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研究成果の概要：ディスク状 InAs/InP 量子ドットにおける励起子の輻射再結合寿命をアップ
コンバージョン法による時間分解 PL 測定によって調べた。ディスクの高さが低くなるにした
がって、電子波動関数の障壁層への浸み出しによる励起子寿命の僅かな上昇が見られた。また、
励起子のディスク面内方向の閉じ込めによるエネルギースペクトルの離散化により、輻射再結
合寿命の温度依存性がかなり抑えられることが分かった。 
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１．研究開始当初の背景 
(1) 半導体量子構造に閉じ込められた励起
子の輻射再結合寿命は、閉じ込めの大きさや
形状、次元に強く依存することが知られてい
る。閉じ込めの次元の相違は、特に輻射再結
合寿命の温度依存性に強く反映され、２次元
（量子井戸）では輻射再結合寿命は温度 T に
比例するが、１次元（量子細線）では T1/2に
比例することが報告されている。また、０次
元（量子ドット）では、状態のエネルギース
ペクトルが離散的となりため、低温で温度依
存性は現れないとされている。 
 本研究では、ディスク状量子ドットに閉じ
込められた励起子の輻射再結合寿命を実験
的に調べる。これは、直径（数十ナノメート
ル以上）に対して、高さが著しく小さい（数
ナノメートル以下）円盤状の半導体結晶を指
す。この形状のため、そこに閉じ込められた
励起子は、量子ドットの場合と比較してディ
スク面内方向の重心運動に対する制限が緩
くなる。そのため、０次元（量子ドット）と
２次元（量子井戸）の中間に位置する系とい
うことが出来る。この２つの次元の中間領域
では、試料作製の難しさから実験的な研究は
ほとんど進んでいない。そのため、本研究で
は、最新の結晶成長技術により特に高さが精
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図１ ディスク状量子ドットの断面模式図。 
密に制御されたディスク状半導体量子ドッ
トの試料を用いて系統的な実験を行う。 
 
(2) 本研究で用いる試料は、InP 基板上に成
長させたディスク状の InAs 量子ドットであ
る。これは、ダブルキャップ法を用いて通常
の自己形成量子ドットをディスク形状に加
工したもので、高さが原子スケールで精密に
制御されている。ところが、近赤外領域に発
光波長があるため、通常の時間分解 PL 測定
の方法（ストリークカメラなど）を用いるこ
とが出来ず、励起子の再結合寿命も明確に決
定出来ていない。そこで本研究では、この波
長領域での時間分解 PL 測定をアップコンバ
ージョン法を用いて行う。 
 
 
２．研究の目的 
本研究は、ディスク状半導体量子ドットに
閉じ込められた励起子の輻射再結合寿命を、
時間分解 PL 測定を中心とする実験により調
べ、それを決定する物理的メカニズムを明ら
かにすることを目的とする。特に次の２つの
事柄を実験的に明らかにする。 
 
(1) 量子井戸中の励起子のように２次元平
面内の重心運動が許される場合と、それが制
限される場合（ディスク状量子ドットの場
合）とで、輻射再結合寿命はどのように異な
る振る舞いをするか。特に、２つの場合で寿
命の温度依存性はどのように異なるか。その
相違をもたらす物理的メカニズムは何か。 
(2) 励起子ボーア半径よりもはるかに小さ
いディスクの高さを変化させた時、輻射再結
合寿命は、それに対してどのような依存性を
示すか。この依存性は、ディスクの高さによ
る電子・正孔間の相対運動の変化によってど
のように説明されるか。 
 
 
３．研究の方法 
(1) ディスク状 InAs/InP 量子ドット試料の
定常 PL スペクトルの測定を行う。本研究で
調べるディスク状量子ドット試料は、通常の
自己形成量子ドットをダブルキャップ法で
ディスク形状に加工することで、高さを精密
に制御したものである。試料は、量子ドット
を約 2×1010 /cm2 の面積密度で含んでいる。
その断面構造を InAs の部分を取り出して図
１に示す。ドットは 2 ML（モノレイヤー）
のぬれ層（Wetting layer）の上に存在するが、
ドットの高さ（QD height）をぬれ層の厚み
も含めて図のように定義すると、それは 3－
10 ML となる。１つの試料には異なる高さの
ドットが、ある分布をもって含まれているが、
個々のドットの高さはML数で決まる離散的
な値しか取りえない。したがって、１つの試
料に含まれるドットの高さの分布も自ずか
ら離散的なものとなる。試料の PL スペクト
ルは、この離散的な高さ分布を反映して分裂
した複数のピークを示すことが分かってい
る。これらのピークが、試料温度や励起レー
ザー強度、励起波長によってどのように変化
するかを、定常 PL スペクトルの測定によっ
て把握する。 
 
(2) 時間分解 PL 測定を行い、励起子の輻射
再結合寿命を求める。(1)で述べたように、
試料の PL スペクトルはドットの離散的な高
さ分布を反映して分裂した複数のピークを
示す。それぞれのピークは ML 数で指定出来
る単一の高さのドットからの励起子発光で
ある。したがって、１つのピークの PL を分
光して時間分解測定を行えば、そのピークに
対応する単一の高さのドットに閉じ込めら
れた励起子の再結合寿命を求めることが出
来る。ドットの高さと PL ピーク波長の関係
は、(1)のスペクトル測定で求められている
ので、それに従って各ピークで時間分解測定
を行うことにより、ドットの高さの関数とし
て励起子再結合寿命を求める。また、寿命の
温度依存性、励起強度依存性を測定する。本
研究では、時間分解 PL 測定をアップコンバ
ージョン法によって行う。この方法によって、
近赤外領域の PL を高い時間分解能（約 100 
fs）で感度良く測定することが出来る。 
 
(3) ディスク状量子ドットの高さと同程度
の井戸幅をもつ InAs/InP 量子井戸の試料に
おいて、励起子の輻射再結合寿命を同じ方法
で調べる。励起子の重心運動が２次元平面内
で許された場合の輻射再結合寿命を調べ、そ
の結果をドットの場合と比較して、閉じ込め
の次元の相違が輻射再結合寿命にどのよう
な影響をもたらすかを調べる。特に、温度依
存性の比較を行う。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
図２ (a) InAs/InP 量子井戸及び (b) ディス
ク状量子ドットの PL スペクトル。積分強度の
温度依存性を各パネルの右上に示す。 
図３ 時間分解PLの測定結果。(a) InAs/InP
量子井戸、(c)(d) ディスク状量子ドットの
f5、f6 ピークにおける温度依存性。(b) は f5
ピークにおける励起密度依存性。 
４．研究成果 
(1) ディスク状 InAs/InP
量子ドットにおける励起子
の輻射再結合を調べるため、
定常PLスペクトルの測定と
アップコンバージョン法に
よる時間分解PL測定を行っ
た。PL スペクトルは、井戸
幅 2 ML の量子井戸試料が
１つのピークのみを示すの
に対して（図２(a)）、ディス
ク状量子ドット試料は分裂
した複数のピーク（f3－f9）を示す（同図(b)）。
これは１分子層の厚みを単位とする離散的
な量子ドットの高さ分布のためであり、f3－
f9 のピークはそれぞれ 3－9 ML の高さに対
応している。これらのピークは温度の上昇に
伴ってそれぞれ低エネルギー側にシフトし
ながら、100 K 程度で消光することが分かっ
た。低エネルギーシフトはバンドギャップの
減尐により、消光は励起子の非輻射再結合に
より説明される。また、励起強度、励起波長
による変化も詳細に調べた。図３は時間分解
PL 測定の結果である。この図の曲線のよう
に１成分の指数関数的な減衰を仮定してフ
ィッティングを行い、PL 寿命から閉じ込め
励起子の寿命を求めた。各 PL ピークの波長
を分光して時間分解測定を行うことで、ディ
スクの高さと励起子寿命の関係を調べたが、
高さが 6 ML から 3 ML に低くなるにしたが
って、寿命は 1.3 ns から 1.6 ns へ僅かに上
昇した。これは、電子波動関数の InP 障壁層
への浸み出しによるものと推測される。図４
(b)(c)は寿命を温度に対してプロットしたも
のである。寿命の温度依存性は小さく、高さ
5 ML と 6 ML のディスクについては、4.2－
70 K の温度範囲で 1.2－1.7 ns の範囲での変
化であった。定常 PL 強度から非輻射再結合
の寄与を求め、それを考慮して解析を行った
結果、励起子の輻射再結合寿命は 40 K 以下
ではほとんど温度変化していないことがわ
かった（図４(d)）。これは、励起子の重心運
動がディスク内に制限されていることによ
ると考えられる。強励起下では多励起子状態
によると考えられる、寿命が 0.2 ns 以内の
短寿命成分を別に検出した（図３(b)）。 
 
(2) ディスク状 InAs/InP量子ドットにおい
て得られた閉じ込め励起子の輻射再結合寿
命と比較するため、ディスク状量子ドットの
高さと同程度の井戸幅をもつ InAs/InP 量子
井戸において、同じ方法（アップコンバージ
ョン法による時間分解 PL 測定）で励起子寿
命を調べた（図３(a)、図４(a)）。量子井戸（２
次元平面内への閉じ込め）の場合、ディスク
状量子ドット（２次元と０次元の中間的な閉
じ込め）の場合とは異なり、20－60 K の温
度範囲で、輻射再結合寿命は２倍程度の増大
を示すことが分かった（図４(d)）。これは、
励起子の重心運動に許される次元の相違に
よる状態密度分布の違いによるもので、輻射
再結合の際の波数の面内方向成分の保存則
によって説明される。ディスク状量子ドット
では、量子ドットに固有の離散的なエネルギ
ースペクトルにより温度依存性がかなり抑
えられていることが分かった。 
 
 
 
 
 
  
図４ (a) InAs/InP 量子井戸、(c)(d) ディス
ク状量子ドットの f5、f6 ピークにおける PL
寿命の温度依存性。(d) は図２の結果を利用
して求めた輻射再結合寿命。 
 
(3) ディスク状 InAs/InP量子ドットと類似
の系である InAs/InP ナノワイヤ（数 ML 厚）
においてもアップコンバージョン法による
時間分解 PL 測定を行い、励起子の再結合寿
命を求めて比較した。この場合は、タイプⅡ
型のヘテロ接合に起因する長い励起子寿命
と、200 ps 程度の短時間の PL のブルーシフ
トを観測した。後者は、電子と正孔の空間的
分離に起因する過渡的なバンドベンディン
グによるものであることが分かった。また、
ディスク状量子ドットとナノワイヤについ
て、PL の円偏光度の時間分解測定によって、
光励起された電子のスピンの時間発展の観
測も試みた。 
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